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可能性を研究した。塩化メチルと 3 個の水分子の反応を気相と超臨界水相の 2 条件で計算し、気相では反応バリアが
大きいが、超臨界水中ではバリアが減少すること、反応物は中性分子であるが TS は電荷分極の大きな極性分子とな
るので、 TS への水分子の溶媒和が反応バリアを減少させることを明らかにした。また、反応活'性化エネルギーの比
較から、超臨界水中の塩化メチルの SN2 反応は、水酸化物イオン機構よりも水触媒機構の方が起こりやすいことを、
初めて明らかにした。
第 4 章では研究全体を総括し、超臨界水中の反応の活'性化エネルギーが水分子の溶媒和によって大きく変化するこ
と、新しく開発した QMlMM 法が超臨界流体を含む溶液内反応機構の解析にとって極めて有効な方法であること等を
簡潔にまとめている。
以上のように、本研究は、新しく開発した QMlMM 法を用いて超臨界水中の塩化メチルの反応機構を研究し、反応
に及ぼす水分子の溶媒和の効果を明らかにLたものであり、博士(工学)の学位論文として価値あるものと認める。
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